This Page Is Inserted by IFW Operations 
and is not a part of the Official Record 

BEST AVAILABLE IMAGES 

Defective images within this document are accurate representations of 
the original documents submitted by the appHcant. 

Defects in the images may include (but are not limited to): 

• BLACK BORDERS 

• TEXT CUT OFF AT TOP, BOTTOM OR SIDES 

• FADED TEXT 

• ILLEGIBLE TEXT 

• SKEWED/SLANTED IMAGES 

• COLORED PHOTOS 

• BLACK OR VERY BLACK AND WHITE DARK PHOTOS 

• GRAY SCALE DOCUMENTS 



IMAGES ARE BEST AVAILABLE COPY. 



As rescanning documents will not correct images, 
please do not report the images to the 
Image Problem Mailbox. 



WPI Acc No: 1999-266204/ 199923 
XRAM Acc No: C99-078658 
XRPX Acc No: N99-198505 

Zirconium alloy nuclear fuel cladding production 
Patent Assignee: MITSUBISHI MATERIALS CORP (MITV ) 
Inventor: ISOBE T; SUDA Y 

Number of Countries: 003 Number of Patents: 003 

Patent Family: . , ^ ^ n i 

Patent No Kind Date Applicat No Kind Date Week 

FR 2769637 Al 19990416 FR 9812784 A 19981013 199923 B 

TP 11194189 A 19990721 JP 98287800 A 19981009 199939 

ns 6125161 A 20000926 US 98169968 A 19981013 200051 

US bi^^ioi 99397094 A 19990916 

Priority Applications (No Type Date) : JP 98287800 A 19981009; JP 97278935 A 
19971013 

Patent Details : . , . ^ 

Patent No Kind Lan Pg Main IPC Filing Notes 
FR 2769637 Al 39 C21D-008/00 

TP 11194189 A 24 G21C-003/06 

US 6125161 A G21C-003/07 Div ex application US 98169968 

i>h<rtract (Basic) : FR 2769637 Al 

NOVELTY - In the production of nuclear fuel cladding of a zirconium 
allov containing Nb or Nb+Ta, annealing is carried out at 
550-850degreesC for 1-4 h such that the log of the cumulative anneal 
parameter is -20 to -15 and satisfies a mathematical relationship 
relating it to the Nb or Nb+Ta content. 

DETAILED DESCRIPTION - Nuclear fuel cladding is produced by 
subiecting a zirconium alloy of composition (by wt.) 0.2-1.7% Sn, 
0 18-0 6% Fe, 0.07-0.4% Cr, 0.05-1.0% Nb, optionally 0.01-0.1% Ta, 
balance zirconium and impurities, including at most60 ppm N, to hot 
forainq solution heat treatment, hot extrusion, repeated annealing and 
cold rolling, and final stress relief annealing, the annealing being 
carried out at 550-850degreesC for 1-4 h such that the cumulative 
anneal oarameter approximatelySAi (where 

approximatelySAi=approximatelyStiasteriskexp(-40000/Ti) ) satisfies the 
relationships of logapproximatelySAi=-20 to -15 and 

loaaDDroximatelySAi=-18-10XNb to -15-3 . 75 (XNb-0 . 2 ) , in which Ai=anneal 
Da?ameterfor the 'i'th anneal, ti=anneal duration (h) for the 'I'th 
anneaf ^i=the anneal temperature (K) for the 'i'th anneal and XNb=the 
SbJnd optional Ta content (in wt.%). An INDEPENDENT CLAIM is also 
included for a zirconium alloy nuclear fuel cladding made by the above 

^""^^USE - For producing nuclear fuel cladding tubes for a PWR. 

ADVANTAGE - The annealing conditions provide the cladding tube with 
better corrosion resistance and creep properties than conventional 
cladding tubes and thus has a long useful life. 
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PROCEDE POUR FABRIQUER UN ALLIAGE DE ZIRCONIUM POUR GAINAGE COMBUSTIBLE DE REACTEUR 
NUCLEAIRE AYANT UNE EXCELLENTE RESISTANCE A LA CORROSION ET DES PROPRIETES DE FLUAGE. 

@) Uinvention foumit un proc6d6 pour fab riquerun gaina- 
ge en alliage de Zr pour un combustible de r^acteur nucl^al- 
re ayant une excellente resistance ^ la corrosion et 
d'excellentes propri6t6s de ftuage. Le procddd consiste ^ 
r^aliser un forgeage k chaud, un traitement themnique en 
solution, une extrusion k chaud, et des cycles rtptx&s de re- 
cuit et de laminage ^ froid d'un alliage de Zr ayant une com- 
position pond6rale de 0, 2 & 1 . 7 % de Sn, 0. 1 8 ^ 0, 6 % de 
Fe. 0, 07 ^ 0, 4 % de Or, 0. 05 ^ 1 , 0 % de Nb. et le comple- 
ment etant Zr et des impuret^s accidentelles, la teneur en 
azote en tant qu*lmpuret6 accidentelle etant de 60 ppm ou 
moins, puis ^ realiser un recuit final de relaxation des con- 
tralntes sur ceiul-cl. Le recuit est realise St une temperature 
de 550*G & 850'C pendant 1 k 4 heures. de sorte que le pa- 
ramfetre de recuit cumul6 ZAI=Zti. exp (-40 000/ Ti) satlsfait 
les relations -20 £ loglAI S -15, et -18-10. X^b^ 'og^Ai s - 
15-3, 75. (Xnd-O. 2) dans lesquelies Ai represente le para- 
m^tre de recuit pour ie ifeme recuit. ti represente la dur6e du 
recuit (en heures) pour le leme recuit, Ti represente la tem- 
perature de recuit (K) pour le leme recuit. et 

X^b represente la concentration en Nb (% en poids). 
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CONTEXTE DE L' INVENTION 
1 . Champ de 1 ' invention 
La presente invention a trait a un precede i^our 
fabriquer un alliage de Zr pour le gainage de 
combustible de reacteur nucleaire. Le gainage en alliage 
de Zr possede une excel lente resistance a la corrosion 
lorsqu*on 1 'expose a de I'eau chaude sous haute pression 
ou a de la vap>eur et il possede d'excellentes proprietes 
de fluage. 

2. Description de la technique apparentee 
Un type general de reacteur nucleaire est un 
reacteur a eau pressurise <PWR) . Un t\ibe de gainage pour 
un combustible de reacteur de ce type de reacteur est 
constitue d'un alliage de Zr, Un alliage de Zr typique 
utilise dans un tel tube de gainage est le Zircaloy-4 
compose de (dans la suite / les pourcentages sont des 
pourcentages en poids) / 1,2 a 1,7 % de Sn, 0,18 a 0,24 % 
de Fe, 0,07 a 0,13 % de Cr, et le con^lement etant Zr et 
des impuretes accidentelles - 

On a egalement propose pour des txibes de gainage 
les alliages de Zr contenant Nb ou Nb/Ta ayant une 
excellente resistance a la corrosion. L' alliage de Zr 
contenant Nd se compose de 0,2 a 1,7 % de Sn, 0,18 
0,6 % de Fe, 0,07 a 0,4 % de Cr, 0,05 & 1,0 % de Nb, et 
le complement 6tant Zr et des impuretes accidentelles, 
dans lequel la teneur en azote en tant qu'impurete 
accidentelle etant de 60 ppm ou moins. L' alliage de Zr 
contenant Nb/Ta se compose de 0,2 a 1,7 % de Sn, 0,18 a 
0,6 % de Fe, 0,07 a 0,4 % de Cr, 0,05 a 1,0 % de Nb, 
0,01 a 0,1 % de Ta, et le complement etant Zr et des 
impuretes accidentelles, dans lequel la teneur en azote 
en tant qu'impurete accidentelle 6tant de 60 ppm ou 
moins. 

La rentabilite d'une centrale nuclaire peut etre 
amelioree en faisant reagir un combustible pendant une 
longue duree. Ceci demande d' augmenter le temps de 
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resistance de tube de gainage de combustible dans les 
reacteurs. Bien que les tubes de gainage susmentionnes 
constitu6s d'alliage de Zr contenant Nd ou con tenant 
Nd/Ta ne possedent pas une durability suffisante pour 
satisfaire un tel besoin puisque ces alliages ne 
possedent pas une resistance k la corrosion et des 
proprietes de fluage suffisamment elevees. Aussi y-a-t- 
il un besoin de tubes de gainage pour coinbustible 
nucleaire a haute durability. 

RESUME DE L' INVENTION 
Les presents inventeurs ont etudie un proced^ 
pour fabriquer un tube de gainage en alliage de Zr pour 
du combustible de reacteur nucleaire ayant une 
resistance a la corrosion et des proprietes de fluage 
qui sont sup6rieures a celles des tubes de gainage 
classiques. Les inventeurs ont decouvert qu'on amfeliore 
davantage la resistance a la corrosion et les proprietes 
de fluage d'un gainage en alliage de Zr obtenu a partir 
d'un alliage de Zr contenant Nb ou Nb/Ta classique en 
maitrisant les conditions du traitement thermique et 
plus specif iquement la condition de recuit dans les 
precedes de fabrication du gainage. Ainsi, le gainage en 
alliage de Zr resultant peut avoir une longue duree de 
vie utile. 

Un premier aspect de la presente invention est 
un precede pour fabriquer un gainage en alliage de Zr 
pour un combustible de reacteur nucleaire ayant une 
excellente resistance en corrosion et d' excellentes 
proprietes de fluage, comprenant les 4tapes suivantes : 
un forgeage a chaud, un traitement thermique en 
solution, une extrusion a chaud et des cycles repetes de 
recuit et de laminage a froid d'un alliage Zr comprenant 
en poids de 0,2 h 1,7 % de Sn, 0,18 ^ 0,6 % de Fe, 0,07 
a 0,4 % de Cr, 0,05 a 1,0 % de Nb, et le compl&nent 
etant Zr et des impuretes accidentelles , la teneur en 
azote en tant qu'impurete acciden telle etant de 60 ppm 
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ou moins, puis a realiser un recuit final de relaxation 
des contraintes sur celui-ci; dans lequel 

le recuit est realise a une temperature de SSCC 
a 850°C pendant 1 a 4 heures, de sorte que le parametre 
5 de recuit cumule ZAi represents par ZAi= Lti-exp (-40 
000/Ti) satisfait les relations: 
-20 ^ logSAi ^ -15/ et 

-18-10. X„b ^ logLAi <. -15-3,75. (XMb-0, 2) 
dans lesquelles Ai represente le parametre de 
10 recuit pour le ieme recuit, 

ti represente la duree du recuit (en heures) 

pour le ieme recuit, 

Ti represente la temperature de recuit (K) pour 

le ieme recuit, et 
1 5 represente la concentration en Nb ( % en 

poids) • 

Un deuxi&ne aspect de la prks^nt.^ invention est 
un procede pour fabriquer un gainage en alliage de Zr 
pour un combustible de reacteur nucleaire ayant une 
20 excellente resistance a la corrosion et d'excellentes 
proprietes de fluage, coraprenant les 6tapes suivantes : 
realiser un forgeage a chaud, un traitement thermique en 
solution, une extrusion a chaud et des cycles repetes de 
recuit et de laminage a froid d'un alliage de Zr 
25 comprenant, en poids, de 0,2 a 1,7 % de Sn, 0,18 a 0,6 % 
de Fe, 0,07 a 0,4 % de Cr, 0,05 a 1,0 % de Nb, et le 
complement etant Zr et des impuretes accidentelles , la 
teneur en azote en tant qu'impurete accidentelle etant 
de 60 ppm ou moins, puis a realiser un recuit final de 
30 relaxation des contraintes sur celui-ci ; dans lequel 

le recuit est realise dans un intervalle de 
temperatures d' environ 550*^0 a environ 850**C pendant 1 a 
4 heures, de sorte que le parametre de recuit cumule ZAi 
represente par ZAi=Iti-exp (-40 000/Ti) satisfait les 
35 relations : 

-20 <. logllAi ^ -15, et 
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-18-10. XMb ^ loglAi ^ -15-3 , 75 . (Xito-0 , 2) 

dans lesquelles Ai represente le param&t.re de 
recuit pour le ieme recuit, 

ti represente la .duree du recuit (en heures) 
pour le ieme recuit, 

Ti represente la temperature recuit (K) pour 

le ieme recuit, et 

XHb represente la concentration en Nb ( % en 
poids) ; et 

le parametre de recuit cumule £Ai verifie de 
plus les relations: 

lorsque 0,05 ^ Xnb ^ 0,5, 
-20 £ logEAi £ -15, et 

-18-10. XMb ^ logZAi ^ -15-10, (Xto-0,2) , ou 

lorsque 0,5 < 3^, 

-20 ^ logSAi £ -18-2. (XNb-0,5) . 

Un troisieme aspect de la presente invention est 
un precede pour fabriquer un gainage ^n alliage de Zr 
p>our un combustible de reacteur nucleaire ayant une 
excellente resistance a la corrosion et d'excellentes 
proprietes de fluage, comprenant les e tapes suivantes : 
realiser un forgeage a chaud, un traitement thermique en 
solution, une extrusion k chaud et des cycles repetes de 
recuit et de laminage a froid d'un alliage de Zr 
comprenant de 0,2 a 1,7 % de Sn, 0,18 a 0,6 % de Fe, 
0,07 a 0,4 % de Cr, 0,05 a 1,0 % de Md, et de 0,01 a 
0,1 % de Ta, le complement etant Zr et des impuretes 
accidentelles , la teneur en azote en tant C[u'impurete 
accidentelle etant de 60 ppm ou moins r puis a realiser 
un recuit final de relaxation des contxraintes sur celui- 
ci ; dans lequel 

le recuit est realise dans xJin intervalle de 
temperatures comprises entre environ 550*'C a environ 
850*C pendant environ 1 a environ 4 heures, de sorte que 
le parametre de recuit cumule ZlAi r^5>resente par ZAi= 
Zti.exp (-40 000/Ti) satisfait les relations: 
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-20 ^ logZAi ^ -15, et 

-18-10. 3WTa^ loglAi ^ -15-3,75. (X«,*Ta-0, 2) 

dans lesquelles Ai represente le parametre de 

recuit pour le ieme recuit, 

ti represente la duree du recuit (en heures) 

pour le ieme recuit, 

Ti represente la temperature de recuit (K) pour 

le idme recuit, et 

XM>*Ta represente la concentration en Nb et en 

(% en p>oids) . 

Un quatrieme aspect de la pr6sente invention est 
un precede pour fabriquer un gainage en alliage de Zr 
pour un combustible de reacteur nucleaire ayant une 
excellente resistance a la corrosion ©t d'excellentes 
proprietes de fluage, comprenant les 6tapes de realiser 
un forgeage a chaud, un traitement thermique en 
solution, une extrusion a chaud et des cycles reputes de 
recuit et de laminage a froid d' un alliage de Zr 
comprenant de 0,2 a 1,7 % de Sn, 0,18 4 0,6 % de Pe, 
0,07 4 0,4 % de Cr, 0,05 a 1,0 % de Nb, et de 0,01 4 
0,1 % de Ta, le complement 6tant Zr et des impuretes 
accidentelles, la teneur en azote en tant qu • impurete 
accidentelle etant de 60 ppm ou moins, puis 4 r4aliser 
un recuit final de relaxation des contraintes sur celui- 

ci; dans lequel 

le recuit est realist dans un intervalle de 
temperatures coit5)rises entre environ S50"C et environ 
850 "C pendant environ 1 k environ 4 heures, de sorte que 
le parametre de recuit cumul6 IlAi represent^ par LAi= 
Lti.exp (-40 000/Ti) satisfait les relations: 

-20 ^ logllAi £ -15, et 

-18-10. X«b*Ta ^ logZAi ^ -15-3,75. (XMwra-O/ 2) 
dans lesquelles Ai represente le parametre de 
recuit pour le i^me recuit, 

ti represente la duree du recsuit (en heures) 

pour le ieme recuit. 
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Ti represente la temperature de recuit (K) pour 
le ieme recuit, et 

XMi>+Ta represente la concentration en Nb et Ta (% 

pp) ; et 

5 le parametre de recuit c\amule ZAi verifie de 

plus les relations : 

lorsque 0,05 ^ Xmy^-Ta ^ 0,5, 
-20 ^ logZAi ^ -15, et XKb+ra 

-18-10. X»o>+Ta ^ logZAi ^ -15-10, (XntH-Ta-0 ,2) , et 
0 lorsque 0,5 < XKbvra/ 

-20 ^ logLAi £ -18-2. (XHk>*Ta-0 , 5) . 

Dans ces aspects, il est preferable cjue le 
recuit avant le laminage a froid final soit realise .dans 
un intervalle de temperatures compris entre environ 
5 650 **C et environ 770 ®C pendant environ 1 a environ 10 
minutes suivi par une trempe a I'aide d' argon gazeux, 

De plus, dans ces aspects, il est: prefersible que 
ces etapes soient effectuees successivement . 

Un cinquieme aspect de la presente invention est 
JO un gainage en alliage de Zr pour un combustible de 
reacteur nucleaire ayant une excellent© resistance a la 
corrosion et d'excellentes proprieties de fluage, 
fabrique a I'aide d' un des precedes decrits ci-dessus. 
BREVE DESCRIPTION PES DESSINS 
25 La figure 1 est graphique qui represente 

1' intervalle des conditions de recuit d' un precede pour 
faire un gainage en alliage de Zr selon la presente 
invention; et 

La figure 2 est graphique qui represente 
30 1' intervalle des conditions de recuit un precede pour 
faire un gainage en alliage de Zr selon la presente 
invention. 

DESCRIPTION DES MODES DE REALISATION PRE FERES 

En general; on produit un gainage en alliage de 
35 Zr pour un combustible de reacteur nucleaire a travers 
des etapes de fusion, de forgeage de lingot, de 
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traitement thermique en solution, d' extrusion a chaud, 
de cycles repetes de recuit et de laminage a froid, de 
recuit avant un laminage a froid final, un laminage a 
froid final puis un recuit final de relaxation des 
contraintes . 

Le forgeage de lingot est un forgeage h chaud 
pour decomposer la structure de la coulee et on le 
realise dans un intervalle de temperatures comprises 
entre environ 800"C et environ 1 100"C. On realise le 
traitement thermicjue en solution en maintenant I'alliage 
forg6 dans 1' intervalle de temperatures comprises entre 
environ 1 OOO'C et environ 1 lOO'C puis en le 
refroidissant avec de I'eau de sorte & eliminer une 
segregation microscopique des elements dans I'alliage. 
Dans 1' extrusion a chaud, on chauffe I'alliage de Zr ^ 
une temperature comprise dans 1' intervalle d' environ 
600"C it environ BOCC et on 1 "extrude pour former un 
t\abe sans soudure. on realise le recuit aprfes 
!• extrusion a chaud et avant le laminage a froid 
ulterieur, generalement dans un four sous vide. On 
realise generalement le laminage a froid ulterieur a 
I'aide d' un laminoir a pas de pelerin dans le cas du 
gainage en alliage de Zr. Le recuit final de relaxation 
des contraintes s'effectue generalement dans 
1' intervalle de temperatures comprises entre environ 
ASO'C et environ 500'C pendant environ 1 & environ 4 
heures de maniere a relaxer la contrainte dans le 
gainage en alliage de Zr. 

Le precede pour fabriquer le gainage en alliage 
de Zr selon la presente invention se caracterise de la 
maniere suivante. Lorsque I'alliage possede une 
composition de 0,2 k 1,7 % de Sn, 0,18 a 0,6 % de Fe, 
0,07 a 0,4 % de Cr, 0,05 a 1,0 % de Nb, et le complement 
etant Zr et des impuretes accidentelles , et lorsque la 
) teneur en azote en tant qu'impurete accidentelle est de 
60 ppm ou moins, on realise les recuits apr^s 
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1' extrusion a chaud et avant le larainage final a froid 
de maniere a satisfaire les conditions decrites dans le 
premier ou le deuxieme aspect susmentionne . Lorsc[ue 
l^alliage possede une composition (dans la suite en 
pourcentages ponderaux) / de 0,2 a 1,7 % de Sn, 0,18 a 
0,6 % de Fe, 0,07 a 0,4 % de Cr, 0,05 ^ 1,0 % de Nb, 
0,01 a 0,1 % de Ta, et que le compl6ment est Zr et des 
impuretes accidentelles , et lorsque la teneur en azote 
en tant qu'impurete accidentelle est de 60 ppra ou moins, 
on realise les recuits apres 1* extrusion a chaud et 
avant le laminage final a froid de maniere a satisfaire 
les conditions decrites dans le troisieme ou le 
quatrieme aspect susmentionne. 

Le parametre de recuit cxunule ZAi=Zti,exp 
(-40 000/Ti) doit satisfaire la relation -20 ^ logZAi ^ 
-15, Lorsque -20 ^ logZAi , le gainage de tuyau en 
alliage de Zr est completement recuit par les e tapes 
repetees de recuit. Puisc[ue les etapes de recuit repetes 
doivent etre realises dans la region de la phase a- 
zirconium, on doit satisfaire a logEAi ^ -15. 

Le parametre de recuit cumule LAi est fortement 
affecte par la concentration en Nb (Xm^) et par la 
concentration totale en Nb+Ta (XK)>t-Ta) - Ainsi , on doit 
egalement satisfaire les conditions suivantes : 

-18^10. Xnb i logSAi ^ -15-3,75. (XNb-0,2) pour 
1 "alliage de Zr contenant Nb, ou bien 

-18-10. XKb+Ta ^ logSAi ^ -15-3,75, (XMt>4T*--0, 2) pour 
1» alliage de Zr contenant Nb/Ta, les concentration Xnt, 
et XiQH^ra etant representees en pourcentages ponderaux. 

On prefere que le parametre de recuit cumule ZAi 
pour 1' alliage de Zr contenant Nb soit defini en de plus 
amples details dans ce qui suit, parce qu'il depend de 
maniere significative des concentrations Xnb* 

Lorsque 0,05 ^ Xnb ^ 0/5/ on realise le recuit de 
maniere a satisfaire les relations: 
-20 <, logLAi < -15, et 



2769637 



-18-10. Xot 5 logSAi ^ -15-10. (X«b-0,2) , OU 
lorsque 0,5 < X«,/ on realise le recuit de 
maniere a satisfaire les relations: 

-20 S logZAi £ -18-r2. (XHb-0,5> . 
5 De maniere similaire, on prefere que le 

parametre de recuit cumuli SAi pour I'alliage de Zr 
contenant Nb/Ta soit defini en de plus ainples details de 
la maniere suivante: 

Lorsque 0,5 ^ X«>*Ta ^ 0,5, on realise le recuit 
10 de maniere ^ satisfaire les relations: 
-20 <. logLAi ^ -15, et 

-18-10. Xa,tia ^ logLAi ^ -15-10. (X«^,»-0,2) , ou 
lorsque 0,5 < XHb*Ta, on realise le recuit de 
maniere a satisfaire les relations: 
15 -20 ^ logllAi <. -18-2 . (XMb*Ta-0,5) . 

La figure 1 est un graphique presentant une 
gamme de recuits prefer es pour produire un gainage en 
alliage de Zr contenant Nb pour du combustible de 
reacteur nucleaire. L'alliage de Zr contenant Nb possede 
20 une composition de 0,2 a 1,7 % de Sn, 0,18 a 0,6 % de 
Fe, 0,07 a 0,4 % de Cr, 0,05 a 1,0 % de Nb, et le 
compl&nent 6tant Zr et des impuretes accidentelles , la 
teneur en azote en tant qu'impurete accidentelle etant 
de 60 ppm ou moins. Dans la figure 1, I'axe horizontal 
25 indique logZAi et I'axe vertical indique la 
concentration en Nb (Xw,) - On fixe les coordonnees des 

» r- n P F, G, H, et I de la maniere 
poxnts A, B, C, D, E, ' ' 

suivante : 

AdogZAi = -15, X^b = 0,05) 

30 BdogZAi = -15, X^b =0,2) 

CdogEAi = -18, XNb =1/0) 

DdogLAi = -20, XNb =1/0) 

EdogZAi = -20, XNb = °'2) 

FdogLAi = -18,5, X^b = 0,05) 
35 GdogZAi =» -18, X^b = 0,5) 

HdogZAi = -19, X^b = 1/0) et 
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KlogLAi =» -20, Xnu =0,5) 

La ganttae de recruit dans le precede pour 
fabriquer le gainage de Zr contenant Nb selon le premxer 
aspect de la presente i-nvention est definie par le 
5 aomaine entoure par les droites AB, BC, CD, DE , EF, et 

FA dans la figure 1. 

La gamme de recuit dans le precede pour 
fabriquer le gainage de Zr contenant Nb selon le 
deuxieme aspect de la presente invention est definxe par 
10 le don^ine entour6 par les droites AB, BG, GI , IE, EF et 
FA pour 0,05 ^ X«. £ 0,5 ou les dotnaines entoures par les 
droites GH, HD, DI et IG pour 0,5 < X«.. 

La figure 2 est un graphique presentant une 
gamme de recuits preferes pour produire un gainage en 
15 alliage de Zr contenant Nb/Ta pour du combustible de 
reacteur nucl4aire. L-alliage de Zr contenant Nb/Ta 
poss^de une composition de 0,2 a 1,7 % de Sn 0,18 a 
Zs % de Fe, 0,07 a 0,4 % de Cr, O,05 a 1,0 % de Kb, 
0 01 ^ 0,1 % de Ta, et le complement etant Zr et des 
20 i^puretes accidentelles , dans le^el la teneur en azote 
en tant qu'impurete accidentelle etant de 60 ppm ou 
nvoins. Dans la figure 2, I'axe horizontal indique logLA. 
et I'axe vertical indique la concentration totale en Nb 
et en Ta iX^^r.) • On fixe les coordonnees des points J, 
25 K, M, N, O, P, Q, et R de la suivante: 
JdogXAi = -15, XNb+Ta = 0/05) 
K(logSAi " -15, X^b+Ta = 
LdogLAi = -18, X^b+Ta = 1/°^ 
MdogllAi = -20, XNb+Ta = l-'0> 
30 NdogSAi = -20, X^b+Ta =0/2) 

0(log2:Ai = -18,5, X^b+Ta = 0,05) 
p(logXAi = -18, Xj^b+Ta =0,5) 
QdogSAi = -19/ XNb+Ta = 1/0) et 
RdogLAi = -20, X^b+Ta " 0^5) 
35 La gamme de recuit dans le precede pour 

fabriquer le gainage de Zr contenant Nb/Ta selon le 
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troisieme aspect de la presents invention est definie 
par le domaine entoure par les droites tJK, KL, IM, MN, 
NO, et OJ dans la figure 2. 

La gamme de recuit dans le proc6de pour 
5 fabriquer le gainage de Zr contenant Nb/Ta selon le 
quatrieme aspect de la presents invention est definie 
par le domaine entoure par les droites JK, KP, PR, RN, 
RN et OJ pour 0,05 ^ X^t^ <^ 0,5 ou les doinaines entoures 
par les droites PQ, QM, MR et RP pour 0,5 < X^r^. 
0 Dans les modes de realisation plus 

particulierement preferes du procede pour fabriquer le 
gainage en alliage de Zr selon la presente invention, en 
satisfaisant les conditions de recuit indiquees dans la 
figure 1 ou la figure 2, le recuit avant le laminage 
5 final a froid se realise dans un intervalle de 
temperatures compris entre environ 650 C et environ 
770 pendant une duree courte de maniere significative 
de 1 a 10 minutes, puis on trempe le gainage avec de 
1' argon gazeux. Pour realiser un tel recuit, on 
20 introduit un volume reduit de gainage dans un recipient 
que 1' on maintient essentiellement a une temperature 
61ev6e donn6e pour chauffer rapidement le gainage puis 
on introduit de 1' argon gazeux de grande puret6 dans le 
recipient pour refroidir rapidement le gainage. 
25 On decrit a present les motifs de limitation de 

la gamme de composition de 1' alliage de Zr selon la 
presente invention. 
(A) Sn 

L'etain (Sn) ameliore la resistance de 1 'alliage 
30 lorsque sa teneur est de 0,2 % ou plus. D' autre part, la 
resistance a la corrosion de 1 'alliage diminue de 
maniere significative lorsque la teneur est superieure a 
1,7 %. Ainsi, la teneur en Sn est fixee entre 0,2 et 
1,7 %. 

35 (B)Fe et Cr 
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Un© conibinaison de ces composants contr-ibue a 
aineliorer la resistance a la corrosion et les proprietes 
de fluage de I'alliage lorsque la teneur en Fe est de 
0,18 % ou plus et que la teneur en Cr est de 0,O7 % ou 
plus. Toutefois, la resistance a la corrosion diminue de 
mani^re significative lorsque la teneur en Fe est 
superieure ^ 0,6 % et que la teneur en Cr est super ieure 
a 0,4 %. Ainsi, la teneur en Fe est fixee entre 0,18 et 
0,6 % et la teneur en Cr est fixee entre 0,07 et 0,4 %. 
0 (C)Nb et Ta 

Ces composants contribuent a am61iorer dava.ntage 
la resistance a la corrosion et les proprietes de fluage 
de I'alliage lorsque la teneur en Nb est de 0,05 % ou 
plus ou que la teneur en Ta est de 0,01 % ou plus. 
5 Toutefois, la resistance k la corrosion diminue de 
mani^re significative lorsque la teneur en Nb est 
superieure a 1,0 % et que la teneur en Ta est superieure 
a 0,1 %. Ainsi, la teneur en Nb est fixee entre 0,05 et 
1,0 %, et la teneur en Ta est fixee entre 0,01 et 0,1 %. 
20 (D)N en tant qu'impurete accidentelle 

L' azote (N) est un composant nuisible de maniere 
significative et il d4teriore la resistance a la 
corrosion de I'alliage. Puisque la resistance k la 
corrosion diminue de maniere significative lorsque la 
25 teneur en N est superieure a 60 ppm, la limite 
superieure de la teneur en N est fixee k 60 ppm. 

On va a present decrire en de plus amples 
details le precede pour fabriquer le gainage en alliage 
de Zr pour un combustible de reacteur nucleaire selon la 
30 presente invention en se basant sur ce qui suit. 

EXEMPLES 

On a prepare de la manidre suivante des lingots 
d' alliage de Zr de 1 a 64 ayant des compositions 
indiquees dans les tableaux 1 a 6. On a melange une 
35 eponge de Zr ayant une purete de 99,8 % et Sn, Fe, Cr, 
Nb et Ta granulaire ayant chacun une purete de 99,9 % ou 
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plus en se basant sur les compositions pour former des 
electrodes. On a fondu les electrodes dans un four a arc 
sous vide du type a electrode consommable en vue de 
former des lingots d'alliage de Zr. 



5 



1 Tableau 1 


Type 


Composition ( % en poids) 
(Complement:: Zr et. impuretes 
accidentelles) 


Sn 


Fe 


Cr 




Ta 


N 

(PPm) > 


liingot: en 
alliage 
Zr 


1 


1,13 


0,22 


0,11 


0,053 




32 


2 


1,02 


0,22 


0,10 


0, 11 




29 


3 


1,66 


0,21 


0,11 


0,21 




25 


4 


1,21 


0,21 


0,11 


0,22 




30 


5 


0,95 


0,183 


0,11 


0,21 




34 


6 


0,97 


0,37 


0,11 


0,20 




28 


7 


0,99 


0,58 


0,11 


0,19 




31 


8 


1,01 


0,21 


0,075 


0,20 




26 


9 


0,92 


0,21 


0,20 


0,22 




33 


10 


0,97 


0,21 


0,38 


0,21 




29 


11 


0,98 


0,44 


0,23 


0,22 




30 
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Tableau 2 


Type 




Composition ( % en poids) 
(Complement: Zr et impure'tes accidentelles) 




Sn 


Fe 


Cr 


Nb 


Ta 


(ppm) 


Lingot en 
alliage 
2r 

- 


X ^ 


0,94 


0,58 


0,39 


0,20 


— 


35 




0,75 


0,20 


0,10 


0,19 




32 


14 


0,49 


0,187 


0,11 


0,22 




33 


15 


0,49 


0,39 


0,11 


0,21 




27 


16 


0,49 


0,57 


0,11 


0,19 




41 


17 


0,49 


0,21 


0,078 


0,20 




30 


18 


0,49 


0,21 


0,22 


0,21 




55 


19 


0,49 


0,21 


0,39 


0,20 




28 


20 


0,49 


0,41 


0,22 


0,20 




25 


21 


0,49 


0,58 


0,38 


0,22 




31 1 


22 


0,24 


0,21 


0,11 


0,20 




_ 34 1 



Tableau 3 


Type 


Composition ( % en poids) 
(Complement: Zr et impuretes 
accident.elles) 


Sn 


Fe 


Cr 


Mb 


Ta 


M 

(ppm) 


Lingot en 
alliage Zr 


23 


0,85 


0,20 


0,09 


0,36 




26 


24 


0,77 


0,184 


0, 11 


0,49 




33 


25 


0,81 


0,38 


0,11 


0,48 




29 


26 


0,80 


0,57 


0,11 


0,47 




30 


27 


0,80 


0,19 


0,075 


0,49 


- i 57 


28 


0,79 


0,19 


0,20 i 0,48 




40 


29 


0,77 


0,19 


0,36 


0,49 


- i 31 


30 


0,78 


0,41 


0,20 


0,47 


28 j 


31 


0,81 


0,58 


0,37 


0,49 


- i 33 


32 


0,49 


0,20 


0,11 


0,49 




30 1 


33 


0,21 


0,183 


0,11 


0,48 




28 1 
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Tableau 4 







CeMnposition ( % 


en poids) 








(Complement: Zr et impuretes 




Type 






accidentelles) 








Sn 


Fe 


Cr 


Nb 


Ta 


(ppm) 




34 


0,22 


0,38 


0,11 


0,49 




27 1 




35 


0,20 


0,57 


0,11 


0,48 




31 1 




36 


0,21 


0,20 


0,076 


0,49 


_ ! 


30 |> 




37 


0,22 


0,20 


0,19 


0,49 


- 


35 1 




38 


0,23 


0,20 


0,38 


0,48 




27 


1 Lingot en 


39 


0,21 


0,40 


0,21 


0,49 




29 


alliage Zr 


40 


0,22 


0,59 


0,38 


0,49 




32 




41 


0,77 


0,21 


0,11 


0,75 




28 




42 


0,5i2 


0,21 


0,11 


0,75 




27 




43 


1,01 


0,19 


0,10 


0,98 








44 


0,23 


0,19 


0,10 


0,99 
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Type 



Tableau 5 



Composition ( % en poids) 
(Complement: Zr et impure tes 
accidentelles) 





Sn 


Fe 


Cr 


Nb 


Ta 


N 

(ppm) 


45 


1,15 


0,21 


0,10 


0,051 


1 

0,013 1 


25 


46 


1,65 


0,20 


0,10 


0,15 


0,06 


29 


47 


0,95 


0,183 


0,11 


0,16 


0,05 


28 


48 


0,97 


0,38 


0,12 


0,12 


0,09 


35 


49 


0,97 


0,57 


0,09 


0,18 


0,02 


31 


50 


0,99 


0,20 


0,074 


0,15 


0,05 


56 


51 


1,01 


0,20 


0,19 


0,13 


0,08 


45 


52 


0,96 


0,21 


0,39 


0,17 


0,02 


34 


53 


0,98 


1 0,43 


0,21 


0,14 


0,06 


27 


54 


0,97 


0,59 


0,38 


0,11 


0,09 


30 ' 


55 


0,25 


0,20 


0,10 


0,15 


1 0,05 


1 31 ' 



Lingot en 
alliage Zr 



17 
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Tableau 


6 














Composition ( 


% en poids) 








(Complement: Zr et impure tes 




Type 






accidentelles ) 








Sn 


Fe 


Cr 


Nb 


Ta 


M 

(ppm) 




so 


0,79 


0,182 


0,11 


0,48 


0,01 


28 




57 


0,77 


0,37 


0,12 


0,43 


0,05 


26 1 




58 


0,81 


0,58 


0,12 


0,41 


0,08 


33 


Lingot en 
alliage Zr 


59 


0,80 


0,20 


0,073 


0,47 


0,02 


52 


60 


0,79 


0,21 


0,21 


0,44 


0,05 


28 


61 


0,80 


0,20 


0,37 


0,40 


0,08 


40 1 




62 


0,78 


0,43 


0,19 


0,45 


0,03 


29 




63 


0,79 


0,57 


0,36 


0,43 


0,06 


30 




64 


0,26 


0,20 


0,11 


0,93 


0,05 


32 



exempij: 1 

On a fait subir un forgeage a 1 OlO'C a des 
5 lingots d'alliage de Zr, 1 a 64 , indiques dans les 
tableaux 1 a 6, afin de decomposer la structure de la 
coulee, a un chauffage a 1 OlO'C, a une trempe avec de 
I'eau pour un traitement thermique en solution, a un 
usinage a la machine pour eliminer le tartre b. base 
10 d'oxyde, une extrusion a chaud ^ 60O'C, un usinage ^ la 
machine pour eliminer le tartre a base d'oxyde, trois 
cycles de recuit et de laminage a froid dans les 
conditions de logSAi indiquees dans les tableaux 7 a 12 
et un recuit final de relaxation des contraintes a 450''C 
15 pendant 2 heures. On a produit des tubes de gainage en 
alliage de Zr, 1 a 64 , ayant une epaisseur de 0,5 mm. On 
a soumis les tubes de gainage resultants aux tests 
suivants . 



2769637 



18 



Tes^ de corrosion 

On a decoupe une epreuve d'essai ay ant une 
longueur de 50 nun a partir de chaque gainage en alliage 
de Zr, on I'a lavee avec de 1 'acetone et on I'a inunergee 
5 dans de I'eau pure d'une tension de vapeur saturee de 
190 atmospheres a 360 'C pendant 900 jours dans un 
autoclave statique. On indique dans les tableaux 7 a 12 
le poids accru de chaque eprouvette par unite de surface 
[{poids apres les essais - poids avant les essais) / 
10 surface de 1 'eprouvette] (unite: mg/dm* ) . 
Essai de fluage 

On a mis sous pression de mani4re interne chaque 
Eprouvette d'essai provenant du gainage en alliage de Zr 
et on I'a maintenue a une temperature de 40O''C pendant 
15 15 jours sous une contrainte de 12 kg/mm» . On a mesure 
le diametre exterieur de 1 'eprouvette avec un calibre a 
laser pour diametre. On a calcule la deformation de 
fluage (en %) a partir de 1 ' augmentation du diametre 
externe en utilisant 1' equation [(diametre exterieur 
20 apres les essais - diametre exterieur avant les 
essais) /diametre exterieur avant les essais] x 100. On 
indique egalement les r6sultats dans les tableaux 
7 a 12. 

EXEMPLE 2 

25 On a soximis les lingots en alliage de Zr , 1 a 

64, indiques dans les tableaux la 6, ^ un forgeage a 
1 OlCC afin de decon^soser la structure de la coulee, a 
un chauffage a 1 010°C, a une trempe avec de I'eau pour 
un traitement thermique en solution, k un usinage a la 

30 machine pour eliminer le tartre a base d'oxyde, a une 
extrusion a chaud a 600'C, a un usinage a la machine 
pour eliminer le tartre a base d'oxyde, a deux cycles de 
recuit et de laminage a froid dans les conditions de 
logOAi indiquees dans les tableaux 13 a 21, a un 
35 chauffage et a un ref roidissement avec de 1' argon gazeux 
dans les conditions indiquees dans les tableaux 13 a 21, 
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^ un laminage final a froid puis a un recuit final de 
relaxation des contraintes dans les memes conditions que 
dans I'exemple 1. On a produit des tubes de gainage en 
alliage de Zr, 65 a 128, ayant une 6paisseur de 0,5 mm. 
on a soumis les tubes de gainage resultants a I'essai de 
corrosion et a I'essai de fluage comme dans I'exemple 1. 
On indique 6galement les resultats dans les tableaux 13 
a 21. 

Tel que decrit ci-dessus, le gainage en alliage 
de Zr obtenu par le procede selon la presente invention 
possede une excellente resistance a la corrosion et 
d'excellentes proprietes de fluage, en consequence on 
peut I'utiliser coitime gainage de combustible nucleaire 
pendant une longue duree. 



F 



Tableau 7 



Type 





Lingot 

en 
alliage 
de Zr 




Augmentation de 
poids par unite 
de surface de 
1 • eprouvette 
d'essai apres 
I'essai de 
corrosion 
(mg/dm* ) 


Def orma tion 
de fluage 

apr&s 
I'essai de 
fluage 

^ 1 


1 


1 


-16,8 


294 


2,66 1 


2 


2 


-16,8 


198 


2,49 


3 


3 


-16,0 234 


1,88 ( 


4 


4 


-15,1 


233 


1,71 


5 


5 


-17,9 


185 


2,93 


6 


6 


-16,8 


171 


2,44 


7 


7 


-16,0 


171 


1,86 


8 


8 


-15,1 


202 


1,82 


9 


9 


-17,9 


189 


2,85 


10 


10 


-16,8 


191 


2,40 


11 


11 


-16,0 


189 


1,86 



Procede 
de cette 
invention 
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Tableau 8 




Type 




V* 

de Zr 


- 

LAJL 


Augment.at:ion de 
poids par unite 
de surface de 
1 ' eprouvette 
a esssix apires 

(jna / dm' \ 


Deformation 

^4 1 « « ^ ^^^^ 

f luacre 

«^ WfcX^ 

% 




12 


12 


-15 , 1 


206 


1 , 65 




13 


13 


-16 8 


162 


2,62 




14 


14 


-16,0 


150 


2,22 




15 


15 


-16,8 


141 


2,67 


Precede 


16 


16 


-16,8 


135 


2,63 


de cette 


17 


17 


-16,8 


149 


2,71 


Invention 


18 


18 


-16,8 


159 


2,66 




19 


19 


-16,8 


163 


2,64 




20 


20 


-16,8 


151 


2,61 




21 


21 


-17,9 


152 


2,94 




22 


22 


-16,0 


133 


2,33 i 
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Tableau 9 



Type 




Lingot 

en 
alliage 
de Zr 


- 


Augmentation de 
poids par unite 
de surface de 
1 ' eprouve t te 
d'essai apxes 
l"essai de 
corrosion 
(mg/am ) 


Deformation v 
de fluage | 

apres 
1 *essaJL de 
fluage 
% 


Precede 
de cette 
invention 


23 


23 


-17,9 


246 




24 


24 


-17 ,9 


251 




25 


25 


-17 ,9 


243 


2,63 
i 


26 


26 


-17,9 


240 


2,57 


27 


27 


-17,9 


255 


2,73 


28 


28 


-17,9 


262 


2, 66 


29 


29 


-17,9 


267 


2,61 


30 


30 


-17,9 


249 


2,60 


31 


31 


-17,9 


266 


2,54 


32 


32 


-17,9 


234 


2,75 


33 


33 


-17,9 


212 


2,81 i 
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Tableau 10 


Type 




Lingot 

en 
alliage 
de /i3r 


- 

lAi 


Augmentation de 
poxds par unxte 
de surface de 
± eprouvet-ce 
Q essax apres 

/mrf /Hm^ ) 


Deformation 
de fluage 

apres 
X essax ce 

% 


Procede 
de cetite 
invention 


34 


•34 


-17 9 


208 


2 , 77 






-17 9 


202 


2 ,77 


36 


36 


-17,9 


216 


2,80 


37 


37 


-17,9 


221 


2,77 


38 


38 


-17,9 


223 


2,74 


39 


39 


-17,9 


204 


2,79 


40 


40 


-17,9 


210 


2,77 


41 


41 


-17 , 9 


291 


2,66 


42 


42 


-17,9 


290 


2,72 


43 


43 


-18,8 


294 


2,50 


44 


44 


-18,8 


250 1 2,72 
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Tableau 11 



Type 




liingot 

en 
alii age 
de Zr 


- 

ZAi 


Augmentation de 
poxds par unite 

de surface de 
1 • eprouvette 

o ' essax apres 

X JL W O ^ V-* * • 

(mci/din^ ) 


Der omia on 
ae r xuage d 

1 de 
flvxage 
% 




45 


A R 




284 


2,65 


Procede 
de cette 
invention 




4 6 


4 O 




241 


2,65 


47 


47 


-17,9 


180 


2,89 


48 


48 


-17,9 


177 


2,83 


49 


49 


-17,9 


171 


2,81 


50 


50 


-17,9 


180 


2,91 


51 


51 


-17,9 


193 


T 


52 


52 


-17,9 


201 


2,82 


53 


53 


-17,9 


192 


2,85 


54 


54 


-17,9 


188 


2,81 


55 


55 


-16,8 


129 


2,83 
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■ 

Tableau 12 


Type 




Lingot. 

en 
alliage 
ae ZX" 


- 

SAi 


Augment.a't.ion de 
poids par unite 
de surfa.ce de 
1 ' eprouvette 
d'essai apres 

1 t 0 ^ ^4 

f ma / dm' ^ 


Deformation 
de fluage 

apres 
1 ' essai de 
f Xuage 

Sk 
Tj 


1 Proced4 
1 de cette 
1 invention 


56 


56 


-17,9 


248 


2,72 


57 


57 


-17,9 


233 


2,72 


58 


58 


-17,9 


252 


2,61 


59 


59 


-17,9 


261 


2,81 


60 


60 


-17,9 


260 


2,67 


61 


61 


-17,9 


2 64 


2,71 


62 


62 


-17,9 


252 


2,75 


63 


63 


-17,9 


281 


2,51 


64 


64 


-17,9 


248 


2,70 
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Tableau 13 


j Type 


Lingot 

en 
alliage 
deZr 


£Ai 


Condition de recuit 
avant le laminage final i 
froid 


Augmentation 
de poids par 
unite de 
surface de 
Teprouvette 
d'essai apres 
i'essai de 
corrosion 
(mg/dnf) 


Deformation 
de fluage 

apres I'essai 
de fluage 

% 


Temperature 
de chauffage 

rc) 


DurSe de 
maintlen 
(min) 


Precede 
de cette 
invention 


65 


1 


-17.8 


720 


5.2 


289 


2.98 


66 2 


-17,8 


725 


3,0 


226 


2.93 


67 


3 


-19.5 


670 


2.2 


291 


2.83 


68 


4 


•18.8 


675 


5.0 


239 


2.85 


69 


5 


-18.8 


680 


6.1 


220 


2.91 


70 


6 


•18.8 


700 


3,0 


212 


2.84 


71 


7 


-18.8 


720 


1.2 


207 


2.81 
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" Tableau 14 








Type 


Lingot 

en 
alliage 
deZr 




Condition de re 
le laroinage fin 

de chauffage 
(°C) 


cull avani 
al SI froid 

Duree de 
maintien 
(min) 


Augmentation 
de poids par 
unite de 
surface de 
I'eprouvette 
d'essai aprfes 
I'essai de 
corrosion 
1 (mq/dm*) 


Deformation 
de f luage 

apres I'essai 
de fluage I 

% 


Procede 
de cette 
invention 


72 


8 


-17.8 


730 


2.5 1 188 


2,88 




73 


9 


-17,8 


690 


8.3 


191 


2,89 1 


74 


10 


.18.8 


660 


5.5 


234 


2.82 1 


75 


11 


-17.8 


740 


2.3 


192 


2.84 1 


76 


12 


-17.8 1 770 


1.0 


194 


2.88 




77 


13 


-17,8 


710 


9.5 


175 


2,99 




78 


14 


-17.8 


725 


3.0 


159 


2,98 
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Tableau IS 



Type 


Ungot 

en 
alliage 
deZr 




Condition de recuit avant 
le laroinage final d froid 


Augmentation 
de potds par 

unite de 
surface de 
I'eprouvette 
d'essai apres 
l*essai de 
corrosion 
(mg/dm*) 


Defomiation 

de fluage 
api'es I'essai 
de fluage % 


Temperature 
QB cnsuiTdge 

ro 


Duree de 
mainuen 
(min) 


Precede 
de cette 
invention 


79 


15 


•17.8 


720 


5,5 


143 


2.94 


80 


16 


•17.8 


760 


1.8 


133 


2,92 


81 


17 


-17,8 


700 


9,8 


155 


2.97 


82 


18 


•18,8 


680 


4.5 


194 


2,93 


83 


19 


-17.8 


730 


5,0 


169 


2.99 


84 


20 


•17.8 


735 


4.5 


155 


2.98 


85 i 21 


-17.9 


720 


5.0 


161 


2,93 
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Tableau 16 














Condition de recuit avant 


Augmentation 












le laminage final k froid 


ae poiQs par 








Lingot 

en 
alliage 
deZr 








1 inltA Ha 














surface 


Hp fiiiaap 

VIC 1 luauc 


lype 






1 emperature 


uuree oe 


reorouvette 


aores I'essai 








de chauffage 


maintien 


d'essai aor^s 


de f luaoe 








CO 


(min) 


I'essai de 
corrosion 
(mgfdnf) 


% 




86 


22 


•17.8 


720 


5.0 


133 


2,97 




87 


23 


-17.8 


700 


8.8 


243 


2.85 


Procede 


88 


24 


-17.8 


710 


8,0 


260 


2,72 


decette 


89 


25 


•17.8 


730 


3.2 


251 


2,64 


invention 


90 


26 


•17.8 


725 


3.5 


250 


2.71 




91 


27 


•17.8 


760 


1.0 


259 


2,77 




92 


28 


-17.8 


750 


1.2 


277 


2.75 
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1 Tableau 17 




Type 


en 

alliage 
deZr 




Condition de recuit 
avant le laminage final k 
frold 


Augmentation 
de poids par 
unite de 
surface de 
I'eprouvette 
d'essai apr^s 
lessai de 
corrosion 
(mg/dnf) 


n^fomnation 
de fluage ' 

apr^s I'essai 
de fluage 

% 




Temperature 
de chauffage 

ro 


Dur^e de 
maintien 
(min) 


Proc6de 
de cette 
invention 


93 


29 


-17.8 


710 


5,0 


275 


2.67 ' 


94 


30 


-17,8 


700 1 9.0 


266 


2.71 


95 


31 


-17.8 


730 


2,5 


281 


2,73 


96 


32 


-17,8 


720 


5.0 


241 


2.81 


97 


33 


-17.8 


740 


1.1 


222 


2.88 


98 


34 


-17,8 


730 ; 2.6 


223 


2.82 


99 


35 


-17,8 


720 


4.8 


201 


2,89 
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Tableau 18 
















Condition de recuit 


Augmentation 












avantle laminage final 


de poids par 








Lingot 




a froid 


unite de 


Deformation 












surface de 


de fluage 


Type 




en 
alliage 
deZr 


ZAi 


Temperature 
de chauffage 
(°C) 


uurec uc 
maintien 
(min) 


Teprouvette 
d'essai apres 
I'essai de 
corrosion 
(mg/dnf) 


apres I'essai 
de fluage 

% 




100 


36 


-17,8 


725 


3,3 








101 


37 


-17.8 


710 


5,0 


225 


^ 2.82 


Precede 


102 


38 


-17.8 


700 


1 7.5 


220 


2,79 


decette 
invention 


103 


39 


-17.8 


740 


1 


207 


2.81 


104 


40 


-17.8 


720 


4,0 


221 


2.83 


105 


41 


•18,8 


650 


8.1 


282 


2.94 




106 


42 


-18.8 


680 


2,0 


I 249 


1 2.85 
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Tableau 19 




Type 


on 

alliaQG 

deZr 




Condition de recuit 
avant le laminage final h 
froid 


Augmentation 
de poids par 
unite de 
surface de 
I'eprouvette 
d'essai apres 
1 essai de 
corrosion 
(mg/dnf) 


L/cTOi iiiciuuii 

aorte Tessai 
de fluage 
% 1 


£Ai 


Temperature 
de chauffage 

rc) 


Duree de 
maintien 
(min) 


Procedd 
de cette 
invention 


107 


43 


•18,8 


690 


1.0 


299 


2,82 


108 


44 


•18,8 


660 


5.0 


262 


2.91 


109 


45 


-17,8 


720 


4,0 


283 


2,94 


110 


46 


•17,8 


725 


3,0 


242 


2,66 


111 


47 


-17,8 


730 


2.5 


182 


2,91 


112 


48 


-17.8 


710 


7.0 


174 


2,81 


113 


49 


-17,8 


730 


3,0 


176 


2,79 
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Tableau 20 



Type 


Lingot 

en 
aliiage 
deZr 




Condition de recuit 
avant le laminage final k 
froid 


Augmentation 
de poids par 
uniie G6 

!*enrotivette 
d'essai aores 
I'essai de 
corrosion 
(mg/dm^) 


UeTOiTTIduOn 
Ha fliisno 

aores I'essai 
de fluage 
% 


Temperature 
de chauffage 
(»C) 


Duree de 
maintien 
(min) 


Precede 
de cette 
invention 


114 


50 


-17,8 


735 


2.0 


182 


2.72 


115 


51 


•17,8 


710 


5.2 


188 


2.88 


116 


52 


•17.8 


715 


4.5 


201 


2,76 


117 


53 


-17,8 


720 


3.8 


197 


2,79 


118 


54 


-17,8 


700 


9.0 


189 


2,84 


119 


55 


-17,8 


705 


5.5 


142 


2,98 


120 56 


-17.8 


725 


2.0 


247 1 2.76 
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Tableau 21 


Type 


Lingot 

en 
alliage 
deZr 


ZAI 


Condition de recuit 
avant le laminage final a 
froid 


Augmentation 
de poids par 
unite de 
surface de 

it* - _ 

leprouvette 
d^essai apres 
Tessai de 
corrosion 
(mg/dnf) 


Deformation 
de f luage 

apres I'essai 
de f luage 

1 


Temperature 
de chauffage 
(-C) 


Duree de 
maintien 
(min) 


Precede 
de cette 
invention 


121 


57 


-17.8 


730 


2.0 


232 


2,62 . 


122 


58 


•18.8 


670 


3.5 


190 


2.81 


123 


59 


-17,8 


695 


9,0 


255 


2,72 


124 


60 


•17,8 


715 


4,0 


249 


2,79 


125 


61 


-17,8 


730 


2.2 


272 


2.66 


126 


62 


•17,8 


720 


3,0 


272 


2,73 




127 


63 


-17,8 


725 


2.6 


287 


2.75 


128 


64 


-18,8 


680 


2.5 267 


2.94 1 
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T? IT. V E N D I r A T I O N S 

l.Proced4 pour fabricjuer un gainag© en alliag© 
de Zr pour un combustible de reacteur nucleaire 
comprenant les etapes suivantes: realiser un forgeage a 
chaud, un traitement thermique en solution, une 
extrusion a chaud et des cycles repetes de recuit et de 
laminage ^ froid d'un alliage de Zr comprenant, en 
poids, de 0,2 a 1,7 % de Sn, 0,18 a 0,6 % de Fe, 0,07 & 
0,4 % de Cr, 0,05 a 1,0 % de Nb, et le complement etant 
Zr et des impuretes accidentelles, la teneur en azote en 
tant qu' impure te acciden telle etant de 60 ppm ou moins, 
puis a realiser un recuit final de relaxation des 
contraintes sur celui-ci; dans lequel 

ledit recuit est realise dans un intervalle de 
temperatures comprises entre environ 550»C et environ 
850" C pendant environ 1 & environ 4 heures, de sorte que 
le parametre de recuit cumuli LAi represents par 5:Ai= 
Zti.exp(-40 000/Ti) satisfait les relations: 
-20 ^ logllAi ^ -15, et 

-18-10. X», ^ logLAi ^ -15-3 ,75 . (Xwh-0 , 2) 

dans lesquelles Ai represente le parametre de 

recuit pour le ieme recuit, 

ti represente la dur6e du recuit (en heures) 

pour le ieme recuit, 

Ti represente la temperature de recuit (K) pour 

le ieme recuit, et 

Xtn, represente la concentration en Nb ( % en 

poids) - 

2. Precede selon la revendication 1 tel que le 
recuit avant le laminage k froid final soit realise dans 
un intervalle de temperatures comprises entre environ 
eSO'C et environ 770'c pendant environ 1 a environ 10 
minutes suivi pas une trempe a I'aide d' argon gazeux. 

3, Precede pour fabriquer un gainage en alliage 
de Zr pour un combustible de reacteur nucleaire 
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coxnprenant les etapes suivantes: realiser un forgeage a 
chaud, un traitement thermicjue en solution, une 
extrusion a chaud et des cycles repetes de recuit et de 
laminage a froxd d'un alliage de Zr coxnprenant:, en 
5 F>oids, de 0,2 a 1,7 % de Sn, 0,18 ^ 0,6 % de Fe, 0,07 a 
0,4 % de Cr, 0,05 a 1,0 % de Nb, et le complement etant 
Zr et des impuretes accldentelles , la teneur en azote en 
tant <iu ' impure te acciden telle etant de 60 ppm ou moins, 
puis a realiser un recuit final de relaxation des 

10 con train tes sur celui-ci; dans lequel 

ledit recuit est realise dans un intervalle de 
temperatures comprises entre environ 550** C et environ 
SSO^'C pendant environ 1 a environ 4 heures, de sorte que 
le parametre de recuit ciimule £Ai represents par ZAi= 

15 Lti.e3qp{-40 000/Ti) satisfait les relations: 
-20 <. logZAi ^ -15, et 

-18-10, Xm, ^ logZAi ^ -15-3,75. (XNb-0/2) 
dans lesquelles Ai represente le parametre de 
recuit pour le ieme recuit, 
20 ti represente la duree du recuit (en heures) 

pour le ieme recuit, 

Ti represente la temperature de recuit (K) pour 
le ieme recuit, et 

Xwb represente la concentration en Hb (% en 
25 poids) et 

le parametre de recuit cumule LAi verifie de 
plus les relations : 

lorsque 0,05 ^ ^ 0,5, 
-20 ^ logZAi ^ -15, et 
30 -18-10. Xub ^ logZAi <, -15-10 . (XNb-0 , 2 ) , ou 

lorsque 0,5 < X^b/ 
-20 ^ logZAi £ -18-2, (XMb-0,5) . 

4 • Precede selon la revendication 3 tel que le 
recuit avant le laminage a froid final soit realise dans 
35 un intervalle de temperatures comprises entre environ 
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650**C et environ 770"C pendant environ 1 a environ 10 
Minutes suivi pas une trempe a I'aide d' argon gazeux. 

5. Procede p>our fabriquer un gainage en alliage 
de Zr pour un combustible de reacteur nucleaire 

5 comprenant les etapes suivantes: realiser un forgeage a 
chaud, un traitement thermique en solution, une 
extrusion a chaud et des cycles repetes de recuit et de 
laminage a froid d' un alliage de Zr comprenant, en 
poids, de 0,2 a 1,7 % de Sn, 0,18 a 0,6 % de Fe, 0,07 a 

10 0,4 % de Cr, 0,05 a 1,0 % de Nb, et 0,01 a 0,1 % de Ta 
et le complement etant Zr et des impuretes 
accidentelles, la teneur en azote en tant qu'impuret6 
accidentelle etant de 60 ppm ou moins, puis a realiser 
un recuit final de relaxation des contraintes sur celui- 

15 ci; dans lequel 

ledit recuit est realise dans un intervalle de 
temperatures comprises entre environ 550 *C et environ 
850*C pendant environ 1 a environ 4 heures, de sorte que 
le parametre de recuit cumule £Ai represents par LAi= 
20 Eti.exp(-40 000/Ti) satisfait les relations: 
-20 ^ logZAi ^ -15, et 

-18-10. XiftH-Ta ^ logLAi < -15-3,75, (XNi>*Ta-0, 2) 
dans lesquelles Ai represente le parametre de 
recuit pour le ieme recuit, 
25 ti represente la duree du recuit (en heures) 

pour le ieme recuit, 

Ti represente la temperature de recuit (K) pour 

le ieme recuit, et 

Xw>+Ta represente la concentration en Nb et Ta <% 

30 en poids) . 

6, Procede selon la revendication 5 tel que le 
recuit avant le laminage a froid final soit realise dans 
un intervalle de temperatures comprises entre environ 
650*C et environ 770*'C pendant environ 1 a environ 10 
Minutes suivi pas une trempe a I'aide d' argon gazeux. 



35 



2769637 



37 

7 . Precede pour f abriquer un gainage en alliage 
de Zr pour un conibustible de r6acteur nucleaire 
coraprenant les 6tapes suivantes: realiser un forgeage ^ 
chaud, un traitement thertnique en solution, une 

5 extrusion i. chaud et des cycles r6petes de recuit et de 
laminage a froid d'un alliage de Zr comprenant, en 
poids, de 0,2 a 1,7 % de Sn, 0,18 & 0,6 % de Fe, 0,07 a 
0,4 % de Cr, 0,05 a 1,0 % de Nb, et 0,01 ^ 0,1 % de Ta 
et le compleinent 6tant Zr et des impuret6s 

10 accidentelles , la teneur . en azote en tant qu • impure t4 
acciden telle 4tant de 60 ppm ou moins, puis a realiser 
un recuit final de relaxation des contraintes sur celui- 

ci; dans le<iuel 

ledit recuit est realise dans un interval le de 
15 temperatures comprises entre environ 550" C et environ 
850°C pendant environ 1 a environ 4 heures, de sorte que 
le paramfetre de recuit cumule TAx represents par ZAi= 
Lti.exp(-40 000/Ti) satisfait les relations: 

-20 <. logSAi <, -15, et 
20 -18-10. Xiib+Ta ^ logLAi <. -15-3,75. (X»HTa-0, 2) 

dans iesquelles Ai repr6sente le parametre de 
recuit pour le i^me recuit, 

ti represente la dur6e du recuit (en heures) 

pour le i^e recuit, 
25 Ti repr6sente la temperature de recuit (K) pour 

le ieme recuit, et 

XKb^a represente la concentration en Nb et Ta (% 

en poids) et 

le parametre de recuit ctJmul6 LAi verifie de 
30 plus les relations : 

lorsque 0,05 ^ XHt>*Ta ^ 0,5, 
-20 ^ logLAi <. -15, et 

-18-10. XMb«a ^ logLAi <. -15-10 . (WTa-Q,2) , ou 
lorsque 0,5 < Xst>vTa/ 
35 -20 ^ logLAi ^ -18-2 . (XMb+ra-0 ,5) . 
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8, Procede selon la revendication 7 tel quo le 
recuit avant le laminage a froid final soit realise dans 
un intervalle de temperatures comprises entre environ 
650**C et environ 770*'C pendant environ 1 a environ 10 
Minutes suivi F>as une trempe a I'aide d' argon gazeux, 

9. Un gainage en alliage de Zr pour un 
combustible de reaction nucleaire selon la revendication 
1. 

10 • Un gainage en alliage de Zr pour un 
combustible de reaction nucleaire selon la revendication 
2. 

11. Un gainage en alliage de Zr pour un 
combustible de reaction nucleaire selon la revendication 
3. 

12. Un gainage en alliage de Zr pour un 
combustible de reaction nucleaire selon la revendication 
4. 

13- Un gainage en alliage de Zr pour un 
combustible de reaction nucleaire selon la revendication 
5. 

14. Un gainage en alliage de Zr pour un 
combustible de reaction nucleaire selon la revendication 



